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双色反旋圆偏振激光场中分子的非序列双电离

郭祯，白丽华*，刘可盈，申雁雯
上海大学理学院物理系，上海 200444

摘要 利用经典系综方法，研究了氮气（N2）分子在周期量级双色反旋圆偏振激光场中的非序列双电离（NSDI），发现在

确定的激光强度下，随着激光波长的增加，NSDI的产量明显减小，这是因为电子波包的扩散作用。研究发现 NSDI电离

机制受到激光波长的影响，随着激光波长的增大，碰撞激发电离越来越占主导，这与第一个电子的返回轨迹和返回能量

有关。讨论了 NSDI的电子动量分布，电子动量分布随激光波长有明显变化，激光波长越长，“旋转三瓣扇形”结构越

明显。
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Nonsequential Double Ionization of Molecules in Counter-Rotating Two-

Color Circularly Polarized Laser Fields
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Abstract Nonsequential double ionization (NSDI) of N2 molecules in counter-rotating two-color circularly polarized few-

cycle laser fields is investigated by the classical ensemble method. The results show that for the determined laser intensity,
the yield of NSDI decreases significantly with the increasing laser wavelength, which is caused by the diffusion effects of
electron wave packets. It is also found that the ionization mechanism of NSDI is affected by the laser wavelength.
Collision excitation ionization becomes increasingly dominant with the rising laser wavelength, which is related to the
return trajectory and return energy of the first electron. At the same time, the electron momentum distribution of NSDI is
discussed in this paper. The electron momentum distribution varies significantly with the laser wavelength, and the longer
laser wavelength leads to clearer "rotating three-lobed fan-like" structures.
Key words atomic and molecular physics; nonsequential double ionization; counter-rotating two-color circularly polarized
laser fields; collision excitation ionization; classical ensemble method; momentum distribution

1 引 言

近年来，原子分子光物理飞速发展，其中强激光与
物质的相互作用受到了广泛关注，强激光与物质之间
的相互作用会产生很多非线性光学现象，如多光子电
离、阈上电离［1］、高次谐波［2］、空气激光［3］以及非序列双
电离（NSDI）［4-5］等。NSDI现象为研究物理过程的电
子关联性提供了研究方向［6］。1992年，Fittinghoff等［7］

从“膝盖”结构中发现了 NSDI现象的存在，之后大量
的理论［8-11］和实验［12-13］工作围绕这一现象开展了研究。

NSDI是原子或分子在强激光场中发生的一种二
次电离现象：原子或分子中的一个电子（第一个电子）

被激光场电离，被电离的电子在激光场的作用下加速，
激光场反向时发生反转回到母核附近并与母核发生碰
撞；又一个电子（第二个电子）脱离母核［14］。NSDI的
电离机制分为碰撞激发电离（RII）和碰撞激发场致电
离（RESI）［15］。RII指被激光场电离的电子（第一个电
子）返回母核附近与母核发生碰撞，因为第一个电子积
累了足够的能量，所以与母核发生碰撞时直接将母核
中的另一个电子（第二个电子）电离，这种电离机制中
第二个电子的电离时间较短［16-17］。而 RESI是被激光
场电离的电子（第一个电子）返回母核附近与母核发生
碰撞，但是因为第一个电子积累的能量不足以将母核
中的另一个电子（第二个电子）电离，只能将第二个电
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子激发到激发态，激光场场强到达峰值时才能将第二

个电子电离，这种电离机制中第二个电子电离的时间

在较后的光学周期［18-19］。

过去二十几年，NSDI在理论上得到了广泛而深入

的研究。人们利用单色强激光场深入研究强激光场与

原子分子之间相互作用的动力学过程比较普遍。近年

来，随着激光技术的不断发展，人们开始使用双色激光

场及组合激光场作用于原子分子。目前双色激光场与

物质相互作用的研究工作正如火如荼地进行［20-21］。双

色激光场相比于单色激光场拥有更多可调节参数，如

相对相位、激光电场的振幅之比、偏振率和旋度等，可以

用于更详尽地研究NSDI所包含的丰富物理过程，该过

程为研究电子关联效应提供了一个简单清晰的模型。

2019年，Li等［22］实验研究了暴露于双色圆飞秒激光脉

冲中单电离氮气分子的空气激光发射。另外，人们研

究了双色反旋圆偏振（CRTC）激光场中激光场的振幅

之比及相对相位对NSDI的动力学过程的影响［23-24］。而

激光波长对NSDI的动力学过程的影响较少被研究。

本 文 采 用 全 经 典 计 算 方 法［25-28］，研 究 了 N2 在

CRTC激光场中产生 NSDI时激光波长对 NSDI产量

的影响，及激光波长对两种电离机制 RESI和 RII 的影

响。研究的激光波长范围为 390~2400 nm，RESI和
RII的激光角频率之比为 1∶2。选择 6个激光强度

（2× 1014、2. 4× 1014、3× 1014、4× 1014、5× 1014、7×
1014 W/cm2），研究了激光波长对 NSDI的影响。最后

得到的结论是：在确定的激光强度下，随着激光波长的

增大，NSDI的产量有明显的下降趋势，这与电子波包

的扩散［29-30］有关。同时发现在电子动量分布图中负矢

势边上的“旋转三瓣扇形”结构主要是 RII这种机制电

离的电子的分布区域，而中心部分主要是 RESI这种

机制电离的电子的分布区域，且随着激光波长的增大，

RII电离机制电离的电子在 NSDI中的占比越来越大，

这与第一个电子的返回轨迹和返回能量有关。

2 理论方法

本文采用的方法以Haan等 [31-32]提出的经典系综的

方法为基础，这种计算方法已经被广泛运用到激光场

和原子分子相互作用的研究中［33］。N2分子的哈密顿

量可表示为

HN2 ( )r1，r2；p1，p2；t = TN2 ( )p + VN2 ( )r，t ， （1）
式中：r1、r2代表两个电子的位置矢量；p1、p2代表两个

电子的动量；t为电子运动的时间；p为两个电子的总

动量；r为两个原子之间的距离。

N2的动量和N2的势能分别为

TN2 ( p i)= p21
2 +

p22
2 ， （2）
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式中：ZN为有效核电荷数；R为原子与原点的距离；r1
为第一个电子的位置矢量大小；r2为第二个电子的位

置 矢 量 大 小 ； -∑
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为 氮 原 子 对 电 子 的 库 仑 势 ；

∑
i= 1

2 1

( )r1 - r2
2 + b2

为两个电子之间的库仑势，而 a

（a= 1. 15 a. u.）和 b（b= 0. 05 a. u.）为软核系数，软

核系数的作用是防止自吸收和物理奇点。

两个电子在激光场中的哈密顿量可表示为

H= HN2 + ( )r1 + r2 ⋅E ( )t 。 （4）
本文所用到的 CRTC的激光场强的表达式为
E ( )t = E 1 f ( )t [ cos ( )ω 1 t x̂+ sin ( )ω 1 t ŷ ]+

E 2 f ( )t [ cos ( )ω 2 t x̂- sin ( )ω 2 t ŷ ]， （5）
式中：x̂、ŷ分别为 x、y方向上的激光电场分量；E 1和 E 2

分别是两个波长所对应的激光电场的振幅；ω 1和 ω 2分
别为两束波长对应的角频率（本文中两束波长对应的

角频率之比为 1∶2）；f ( t )= sin2( πt
NT o. c. )为脉冲包络，

To. c. 为光学周期，N为光学周期数，取 N=4，即激光脉
冲为 4个光学周期。本文中使用的 CRTC激光场呈现
一个三瓣结构，激光的负矢量势呈现一个三角形结构，
之后两个电子在激光场中运动。

两电子在激光场中的运动可通过含时牛顿运动方
程求解，含时牛顿运动方程为

dr i
dt =

∂H
∂p i

，
dp i
dt =-

∂H
∂r i

。 （6）

通过 4~5阶的龙格库塔算法求解式（6）。两个电
子的初始位置和动量分布都满足高斯分布，确保总能

量为正，之后让电子自由演化足够长的时间，等到电子

的位置和动量分布稳定时，获得初始系综，然后加入激

光场，所有的电子在库仑势和电场的作用下又开始演

化，直至脉冲结束。如果两个电子在脉冲结束时，总能

量 即 势 能 与 动 能 的 和 都 大 于 0，就 记 一 次 双 电 离

事件。

3 结果分析与讨论

本文通过数值模拟得到在 CRTC激光场中 NSDI
的产量随激光波长的变化，如图 1所示。图 1中横轴刻
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度值 4/8代表 400 nm和 800 nm叠加的波长，其他刻度

值的含义类似。

接下来研究短周期下 N2在确定激光强度下的

NSDI产量随激光波长的变化，为观察到明显的现象，

选择了比较强的激光强度（≥2× 1014 W/cm2），由图 1
可以发现：在激光强度确定时，随着激光波长的增大，

NSDI的产量有明显下降的趋势；而在激光波长确定

时，随着激光强度的增大，NSDI的产量会越来越高。

在激光强度确定时，随着激光波长的增大，NSDI的产

量有明显下降的趋势，这与 Kang等［34］在研究线偏振激

光场下Mg原子 NSDI产量的波长依赖性相一致。这

是因为在长波长的激光场中，电子的波包扩散作用使

得电子在重新散射时，由于第一个电离电子的波包宽

度扩展得更宽，电子在发生重碰撞之前要经历更长的

时间，所以在相同的初始条件下，激光波长越长，第一

个电子返回母核与母核发生碰撞的概率越低［35］。为了

进一步确定这个影响因素，计算了激光强度为 2×
1014 W/cm2 和 5× 1014 W/cm2 下，波长分别为 390 nm
和 780 nm的组合场，700 nm和 1400 nm的组合场，以

及 1000 nm和 2000 nm的组合场下的电子轨迹图，如

图 2所示，其中实线表示第一个电子的运动轨迹，虚线

表示第二个电子的运动轨迹。

在激光电场作用时间内，电子能够返回多次。为

了说明问题，总结了在激光电场作用过程中电子返回

的几种可能：1）电子受到激光电场的作用电离，在激光

电场作用势反向时，电子返回母核附近，电子返回时能

量较小，被母核重新俘获；2）电子返回且将另一个电子

击出后，自身被俘获，另一个电子出射，再返回；3）电子

图 1 在 CRTC激光场中不同激光强度时N2在不同激光波长下NSDI的产量

Fig. 1 Yield of NSDI for N2 at different laser wavelengths with different CRTC laser intensities

图 2 两种激光强度下不同激光波长的电子轨迹图。激光强度为 2× 1014 W/cm2 的 CRTC激光场中波长分别为（a）390 nm和

780 nm 的组合场、（b）700 nm 和 1400 nm 的组合场和（c）1000 nm 和 2000 nm 的组合场的电子轨迹；激光强度为 5×
1014 W/cm2的 CRTC激光场中波长分别为（d）390 nm和 780 nm的组合场、（e）700 nm和 1400 nm的组合场以及（f）1000 nm

和 2000 nm的组合场的电子轨迹图

Fig. 2 Electron trajectories at different laser wavelengths for two laser intensities. Electron trajectories of combined fields with
wavelengths of (a) 390 nm and 780 nm, (b) 700 nm and 1400 nm, and (c) 1000 nm and 2000 nm, respectively, in CRTC laser
field with laser intensity of 2× 1014 W/cm2; electron trajectories of combined fields with wavelengths of (d) 390 nm and
780 nm, (e) 700 nm and 1400 nm, and (f) 1000 nm and 2000 nm, respectively, in CRTC laser field with laser intensity of

5×1014 W/cm2
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返回时将没有与任何电子发生相互作用，从母核附近

掠过后在相反的方向上返回；4）电子返回时将另一个

电子击出，两个电子同时出射（传播时间较长，长轨迹）

或者一个电子出射而另一个电子稍后出射（传播时间

较短，短轨迹）。前三种类型的返回轨迹都不属于

NSDI的轨迹，只有第四种属于 NSDI的轨迹。图 2为
电子经典轨迹的平均。

从图 2（a）~（c）可以明显看到，随着激光波长的增

大，第一个电子返回母核的平均轨迹越来越长，从而出

现 NSDI的产量有明显下降的变化趋势。同时计算了

激光强度为 5× 1014 W/cm2 时的电子轨迹图，得到

图 2（d）~（f），其激光波长分别对应于图 2（a）~（c）。

由图 2（d）~（f）中依然可以发现，随着激光波长的增

加，第一个电子的平均返回轨迹会越来越长。这进一

步证明了对于较长激光波长的组合激光场，电子在发

生重碰撞之前要经历的时间更长。

接下来研究在短周期下 N2分子在 CRTC激光场

中 NSDI的动量分布的激光波长依赖性，如图 3和图 4
所示。在 NSDI中，除了返回电子动能之外，返回电子

的方向也会对 NSDI过程产生影响，电子的返回方向

大致有三种，但在本文工作中，激光电场的相对相位没

有发生变化，三种返回方向的返回轨迹类似，所以选择

其中一个方向进行研究。

由图 3发现：在确定激光强度下，随着激光波长的

增大，动量分布在中心的部分越来越少，而“旋转三瓣

扇形”结构越来越明显，动量分布随波长的变化表征了

总产量背后不同电离机制的 NSDI。为了验证两种电

离机制（RESI和 RII）电离的电子分别分布在中心周围

还是呈现“旋转三瓣扇形”结构，针对图 3中所对应的

三个激光强度计算了各个激光波长下两种电离机制

（RESI和 RII）所占的比率，如图 4所示。图 4中横轴刻

度值 5/10代表 500 nm和 1000 nm叠加的波长，其他刻

度值的含义类似。

从图 4可以发现：在确定的激光强度下，随着激光

波长的增加，以 RII电离机制电离的电子所占比率有

明显的上升趋势。结合图 2发现，在研究的 CRTC激

光场中，除激光波长，其他初始条件确定时，随激光波

长的增大，NSDI的产量明显下降，而 RESI机制电离

的电子在 NSDI产量的占比也有明显下降。因此对

NSDI起关键作用的是短返回轨迹。

最后结合图 3的动量分布图，得出结论：在 CRTC
激光场下N2的NSDI动量分布中，以 RESI电离机制电

离的电子主要分布在中心周围的部分，而以 RII电离

机制电离的电子主要分布在“旋转三瓣扇形”结构中。

所以随着波长的增大，RII电离机制会越来越占主导地

位，动量分布图中“旋转三瓣扇形”结构越来越明显。

为进一步证实动量分布图中“旋转三瓣扇形”结构主要

图 3 N2在 CRTC激光场中不同激光波长下的动量分布图。激光强度为 2. 4× 1014 W/cm2下波长分别为（a）390 nm和 780 nm的组

合场、（b）500 nm和 1000 nm的组合场和（c）800 nm和 1600 nm的组合场时 N2的 NSDI动量分布图；激光强度为（d）~（f）3×
1014 W/cm2和（g）~（i）4× 1014 W/cm2下N2的NSDI动量分布，其激光波长分别与图 3（a）~（c）相对应

Fig. 3 Momentum distributions of N2 at different laser wavelengths in CRTC laser fields. Momentum distributions of N2 of combined
fields with wavelengths of (a) 390 nm and 780 nm, (b) 500 nm and 1000 nm, and (c) 800 nm and 1600 nm, respectively, with
the laser intensity of 2. 4× 1014 W/cm2; momentum distributions of N2 with laser intensities of (d) - (f) 3× 1014 W/cm2 and

(g)-(i) 4× 1014 W/cm2 with laser wavelengths corresponding to Fig. 3(a)-(c), respectively
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是以 RII电离机制电离的电子的分布，选取激光强度

分别为 5× 1014 W/cm2和 7× 1014 W/cm2，计算三个激

光波长下的 RII的动量分布，如图 5所示。

从图 5可以清晰看到：在各个激光强度下，不同

波长的 RII动量主要分布在“旋转三瓣扇形”结构中，

这与上面的论述相一致。出现这种现象与激光场的

电场结构有关系，角频率之比为 1∶2的两束激光组成

的 CRTC激光电场的结构为三瓣结构，在 RESI过程

中，两个电子的出射时间不同，其受到光场的影响不

同，在这一过程中，刚被激光场电离出的电子动量为

零，或者动量较低，此时电子主要分布在中心区域。

而在 RII过程中，两个电子同时电离，其末动量受到

激光电场矢势的影响，故呈现“旋转三瓣扇形”结构

分布。

最后分析在 CRTC激光场中随激光波长的增加，

N2的 RII电离机制越来越占主导的原因。从图 2可以

发现：在确定的激光强度下，随着波长的增加，第一个

电子的平均返回轨迹会越来越长，返回轨迹的长度是

返回能量的表征，第一个电子的返回轨迹越长，说明第

一个电子返回母核附近时积累的能量越多，则发生 RII
的概率越高。为了证明第一个电子返回轨迹长度与返

回能量之间的关系，分别计算了在 CRTC激光场中激

光强度为 2× 1014、2. 4× 1014、3× 1014、4× 1014、5×
1014、7× 1014 W/cm2时，随着激光波长的增加，第一个

电子最大返回能量的变化，如图 6所示。

从图 6 可以发现：在同一激光强度下，随着激光波

长的增加，第一个电子返回母核时的最大返回能量越

来越大，则发生 RII的概率越来越高。而在同一激光波

图 4 在 CRTC激光场中N2在各个激光波长下以两种电离机制电离的电子所占的比率。（a）激光强度为 2. 4× 1014 W/cm2；（b）激光

强度为 3× 1014 W/cm2；（c）激光强度为 4× 1014 W/cm2

Fig. 4 Ratio of electrons ionized by two ionization mechanisms at different wavelengths in CRTC laser fields. (a) Laser intensity is
2. 4× 1014 W/cm2; (b) laser intensity is 3× 1014 W/cm2; (c) laser intensity is 4× 1014 W/cm2

图 5 在 CRTC激光场中 N2在不同激光波长下以 RII电离机制电离的电子的动量分布图。激光强度为 5× 1014 W/cm2下波长分别

为（a）400 nm和 800 nm的组合场、（b）500 nm和 1000 nm的组合场和（c）6 00 nm和 1200 nm的组合场时的动量分布图；激光

强度为 7× 1014 W/cm2 下波长分别为（d）4 00 nm 和 800 nm 的组合场、（e）500 nm 和 1000 nm 的组合场和（f）600 nm 和

1200 nm的组合场时的动量分布图

Fig. 5 Momentum distributions of N2 at different wavelengths for RII ionization mechanism in CRTC laser fields. Momentum
distributions of combined fields with wavelengths of (a) 400 nm and 800 nm, (b) 500 nm and 1000 nm, and (c) 600 nm and
1200 nm, respectively, with laser intensity of 5× 1014 W/cm2; momentum distributions of combined fields with wavelengths of
(d) 400 nm and 800 nm, (e) 500 nm and 1000 nm, and (f) 600 nm and 1200 nm, respectively, with laser intensity of

7×1014 W/cm2
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长下，激光强度越高，最大返回能量越高。但对于固定

的激光波长，两种电离机制电离的电子比率随激光强

度的变化并不是呈单调变化的（图 4），这是因为从本质

上来说，RESI和 RII两种电离机制电离的电子比率受

到每个电子返回能量的影响，而每个电子的返回能量

被每个电子的返回轨迹所决定，对于确定的激光波长，

系综内的每个电子的返回轨迹受到不同激光强度的影

响，这个过程不是简单的线性变化关系，虽然电子的最

大返回能量随激光强度的增大而呈现单调上升的趋

势，但是，其中每一个电子的返回能量并不一定随着激

光强度的增大而呈现这样简单的线性变化关系。激光

强度对两种电离机制存在一个阈值，该阈值产生 RESI
和 RII的极值，这需要更进一步的深入研究。从图 6中
还发现，最大返回能量不是正比于光强，也不是平方依

赖于波长，而是随着波长呈现出阶跃式上升的变化趋

势，这不同于单色场的情况。这是因为双色场会导致

返回轨迹出现多样性，多种返回轨迹将会导致多种不

同的返回能量，因此，在双色场中，返回能量与波长的关

系比单色场中的情况更加丰富。这里仅研究了同一个

返回方向的情况，电子最大的返回能量与波长呈现出

阶跃式上升关系。

另外，对于更长的激光波长，因为返回轨迹较长，

电子返回母核时，返回能量积累足够高，会使得第二个

电子更快地电离出母核，所以激光波长越长，第二个电

子电离的时间分布越来越向前移。为了进行验证，计

算 了 激 光 强 度 为 4× 1014 W/cm2 和 7× 1014 W/cm2

时，激光波长分别为 390 nm和 780 nm组合激光场，

600 nm 和 1200 nm 组 合 激 光 场 ，以 及 800 nm 和

1600 nm组合激光场中第二个电子电离的时间分布

图，如图 7所示。

从图 7可以发现：在确定的激光强度下，随着激光

波长的增加，第二个电子电离的时间分布越来越向前

图 6 在 CRTC激光场中确定激光强度下N2在不同激光波长下的返回能量

Fig. 6 Return energy of N2 at different laser wavelengths in CRTC laser fields

图 7 在 CRTC 激光场中 N2 在确定激光强度下第二个电子电离的时间分布图。激光强度为 4× 1014 W/cm2 下波长分别为

（a）390 nm和 780 nm的组合场、（b）600 nm和 1200 nm的组合场和（c）800 nm和 1600 nm的组合场时的时间分布图；激光强

度为 7× 1014 W/cm2下波长分别为（d）390 nm和 780 nm的组合场、（e）600 nm和 1200 nm的组合场和（f）800 nm和 1600 nm
的组合场时的时间分布图

Fig. 7 Time distributions of second electron ionization of N2 at fixed laser intensities in CRTC laser fields. Time distributions of
combined fields with wavelengths of (a) 390 nm and 780 nm, (b) 600 nm and 1200 nm, and (c) 800 nm and 1600 nm,
respectively, with laser intensity of 4× 1014 W/cm2; time distributions of combined fields with wavelengths of (d) 390 nm and

780 nm, (e) 600 nm and 1200 nm, and (f) 800 nm and 1600 nm, respectively, with laser intensity of 7×1014 W/cm2
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移动，选择的激光场为 4光学周期，发生在前 2个光学
周期下的NSDI主要是以 RII的电离机制电离，而发生
在后两个光学周期的 NSDI主要是以 RESI的电离机
制电离。这进一步证明了在确定激光强度下，波长越
长，第一个电子返回母核的轨迹越长，返回到母核时的
能量越大，就越容易发生 RII。

4 结 论

本文采用全经典计算方法研究了 N2在周期量级
CRTC激光场中的 NSDI。研究发现在特定激光强度
下，随着激光波长的增加，NSDI的产量有明显的下降
趋势，这主要是因为电子的波包扩散作用为实验中选
择合适的波长组合提供一些理论依据。研究还发现激
光波长的变化会影响 N2 在 CRTC 激光场中 RII和
RESI两种电离机制电离的电子在 NSDI中的占比。
在确定的激光强度下，随着激光波长的增加，RII电离
机制电离的电子在 NSDI中的占比越来越大，这是因
为波长越长，第一个电子返回的轨迹越长，第一个电子
可以积累足够多能量，返回母核时可以快速将第二个
电子电离出母核，也就增加了 RII电离机制电离的电

子在 NSDI中的占比。另外，通过研究不同激光波长
组合下 N2的 NSDI的动量分布图，发现以 RII电离机
制电离的电子主要分布在“旋转三瓣扇形”结构中，而
以 RESI电离机制电离的电子主要分布在动量分布图
的中心位置附近。本文对研究分子在 CRTC激光场
中的电子关联性有一定的参考意义。
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